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【はじめに】鉄系超伝導体 FeSe(超伝導転移温度 Tc ~8 K) は超伝導層のみから成る単純な
結晶構造をもち、圧力印加や層間へのアルカリ金属の挿入などにより Tcが劇的に向上する
ことから超伝導発現や Tc向上の機構解明のためのモデル物質として知られている。層間に
Kを挿入した KxFe2-ySe2は比較的高い Tc ~ 30 Kを示す一方で、電荷中性を保つために Kと
Feの一部が規則的に欠損することで反強磁性絶縁相 K0.8Fe1.6Se2が生成される。従来の self-
flux法や Floating Zone法などによる合成法では超伝導相と反強磁性絶縁相の相分離が起こ
り、超伝導相のみからなる単相の結晶が得られていないが、Fe欠損のない相 KxFe2Se2でよ
り高い Tc ~ 44 Kが発現することが報告されている[1]。また最近、アルカリ金属のインター
カレーション量を放電電流の総量によって制御できる電気化学反応による合成が試みられ
ている[2],[3]。本研究では、高品質な AxFe2-yCh2を合成することを目的とし、self-flux法によ
る単結晶成長時に温度振動が結晶に与える影響を調べた。また、熱を用いない電気化学手
法によるアルカリ金属(K)インターカレーションを試みた。 
【実験方法】結晶合成は self-flux 法と電気化学手法の 2 種類の方法を用いた。電気化学手
法の溶液として、KPF6を溶かした propylene carbonate(1 mol/L)を用い、放電は 3電極法により
行った。作用極に Niメッシュで挟み込んだ FeSe、対極および参照極に K金属を用い、対極の
Kを様々な電流密度で放電させ、K0.3Fe2Se2となるように作用極の FeSeにインターカレーショ
ンさせた。 
【実験結果】まずこれまで報告されている self-flux 法において、結晶育成条件を変化させ
ることで KxFe2-ySe2結晶中の超伝導領域の拡大を試みた。結晶育成時に低温領域(200 – 300 
ºC)にて試料温度を振動させることで、超伝導を示すと考えられている島状領域が生成し、
棒状に連結することがわかった。また、磁化測定において Tc ~42 Kの超伝導転移を観察す
ることができた。次に、室温で合成可能な電気化学的手法による、FeSe及び FeSe0.5Te0.5結
晶へのアルカリ金属のインターカレーションを行った。その結果、電気化学的手法を用い
て合成した KxFe2-ySe2結晶では、はじめて通電測定による超伝導転移(Tconset = 32 K)の観察に
成功した。本研究において、self-flux法による KxFe2-ySe2結晶の合成の確立し、また、イン
ターカレーションによる超伝導物質合成において電気化学的手法が有効であることを実験
的に示した。 
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